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Abstract of DE4118152 

Narrow band size selection of ultrafine 
particles, generated from a solid target by a 
laser beam, is effected by transferring the 
particles in a carrier gas stream to a region in 
which unipolar charging of the particles occurs 
and then transporting the particles through an 
aperture into the capacitive field of an electric 
selector and/or the magnetic field of a 
magnetic selector having parameters selected 
to cause beam splitting in the interesting 
particle size range so that a very narrow band 
particle size distribution is obtd. at a detector 
or substrate. USE/ADVANTAGE - The process 
is useful for selection of 1-1 Onm. dia. particles 
of free, deposited or matrix-embedded 
materials for use e.g. as phosphors, nonlinear 
optical materials, cathodes, miniature 
information stores, quantum dots, ductile 
ceramics, ultra-high resolution light sensitive 
films, metallic particles embedded in oxide (for 
nano-size electrical conductivity phenomena or 
percolation effects), magnetic recording 
materials, and catalysts. It provides reliable 
selection of ultra-fine particles in a very narrow 
size distribution. 
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@ Verfahren zur schmalbandigen Grd&enseiektion ultrafetner Partikel 

(57) Zur schmalbandigen Gro&enselektion ultrafeiner Partikel 

(UFP), insbesondere im Bereich 1 bis 100 nm (mittierer ; 
Durchmesser), werden die per Laserstrahl (2) aus einem 1 
reiativ bewegten Target (3) erzeugten UFPs (4) mt einer 
Tragergasstrdmung (5) in einen Bereich uberfuhrt, in dem 

erne im wesenthchen unipolare Aufladung der Partikel {11) ^ 

erfolgt, mit anschliefcendem Weitertran sport durch Austritt 

aus einer Blende (12) in das Kortdensatorfeld (13) eines 

elektrischen Selektors (14) oder/und das Magnetfeld eines J " 

magnetischen Selektors, wobei dort die Parameter derart 

gewahlt werden, daS eine Bahnaufspaltung im mteressieren- 

den UFP-Grd&enbereich erfolgt, durch die man auf einem 

Detektor (20) Oder Substrat (17, 18, 19) oder in einer 

nachgeschalteten Detektor- oder Depositionskammer eine 

sehr schrnalbandige Parttkeigrb&envertetlung erhalt. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur schmalbandi- 
gen GroBenselektion ultrafeiner Partikel, die per Laser- 
strahl aus einem festen Target erzeugt werden. 5 

Unter uitrafeinen Partikeln (UFP), auch als sehr klei- 
ne Partikel * very small particles (VSP), Submikron- 
Teilchen oder Nanometer-Teilchen bezeichnet, sind 
Partikel mit Durchmessern im Bereich von 1 bis 100 nm 
zu verstehen; derartige Partikel sind demnach kleiner to 
als die Partikel konventioneller feiner Pulver und im 
allgemeinen groBer als kieine Cluster von Atomen. 

Ultrafeine Partikel, vor allem solche mit Durchmes- 
sern im GroBenbereich kleiner als oder etwa gleich 
10 nm, haben eine Reihe von bisher nicht ausgenutzten, 55 
groBenabhangigen physikalischen Eigenschaften, die 
auch neuarttge physikalische und chemische Eigen- 
schaften von daraus zusammengesetzten oder herge- 
stellten Materialmen versprechen bzw. die in einigen Rei- 
spielen auch schon realisiert wurden. 20 

Physikalische Eigenschaften, die sich im Bereich von 
10 bis 1 nm, also im Obergangsbereich vom Festkorper 
(groBere kristallite) zum Atom/Molekul, stark andern, 
sind z. B. 

25 

— Bandabstand und Bandkriimmung 

— Austrittsarbeit 

— optische Effekte wie Absorption, Streuung, Lu- 
mineszenz 

— magnetische Eigenschaften 30 

— Verschiebung von Phasenubergangen/thermo- 
dynamische Eigenschaften. 

Weiterhin nimmt die katalytische Aktivitat bei chemi- 
schen Prozessen mit abnehmendem Durchmesser stark 35 
zu. 

Eine wichtige Eigertschaft ultrafeiner Partikel 1st 
auch, daB der Anteil der Atome/Molekule an der Ober- 
flache im Verhaltnis zur Gesamtzahl im UFP mit abneh- 
mendem Partikeldurchmesser stark zunimmt und bei 40 
1 nm bereits etwa 50% betragt, so daB Oberflaehenei- 
genschaften zunehmend dorninteren, 

SchlieBlich eroffnet die Uberfuhrung von UFPs aus 
einer Gasphase (z. B. mit inertem Tragergas) die Mog- 
lichkeit, Abscheidungen "aus der Gasphase" von sonst 45 
wenig fluchtigen Substanzen durchzufuhren. 

Die obigen Eigenschaften freier oder auf einer Sub- 
stratoberflache aufgefangener oder in eine Matrix ein- 
gebetteter UFPs lassen sich fur eine Reihe von Anwen- 
dungen ausnutzen wie z. B. 50 

— Phosphore 

— ntchtlineare optische Materialien 

— Nachlieferungs- und Oxidkathoden 

— Miniatur-Intormationsspeicher 55 

— "quantum dots*' — Quantenpunkte (vergL Physi- 
kal. Blatter, Juli 1990, S. 167- 170) 

— duktile Keramiken 

— hochstauflosende lichtempfindliche Schichten 
(~ Filme) 60 

— nanosize-elektrische Leitfahigkcitsphanomene 
(Perkolationseffekte) von in Oxid eingebetteten 
metallischen UFPs 

— magnetische Aufzeichnungsmatenahen 

65 

sowte weiterer Anwendungen, wie sie z. B. von Chikara 
Hayashi in j. Vac Sci. Technol. A5 (4), Jul/Aug 1987, S. 
1375-1384, und Physics Today, Dezember 1987, S. 
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44 — 5 1 , beschrieben werden. 

Aus US-A-46 39 691 1st ein Verfahren zum Herstellen 
von uitrafeinen Partikeln durch Bestrahlen einer Ober- 
flache eines Materials mit einem Laserstrahl bekannt. 
Wenn die Bestrahlung in einer entsprechend gewahlten 
Gasatmosphare, z. B. in Sauerstoff, Stickstoff, Dichlordi- 
fluormethan, Methan oder Propan, durchgefuhrt wird, 
werden ultrafeine Partikel mit einer gewunschten Zu- 
sammensetzung erhalten, wobei die Zusammensetzung 
entweder gleich der oder unterschiedlich von der Zu- 
sammensetzung des bestrahlten Materials ist. Die Parti- 
keigroBenverteilung wird tiber den Druck der Gas- 
atmosphare eingestellt, wobei dieser Druck nicht gro- 
Ber als 5000 hPa ist. Bei der Bestrahlung von Titan bei 
einem Druck von 1000 hPa in der umgebenden Gas- 
atmosphare werden ultrafeine Partikel mit einem 
Durchmesserbereich von 5 bis 65 nm mit einem Mittel- 
wert von etwa 30 nm erhalten, bei 130 hPa solche mit 
einem mittleren Partikeldurchmesser von 6 ±5 nm. Die 
Leistungsdichte des Laserstrahls liegt zwischen 10 4 und 
10 7 W/cm 2 . Dem bestrahlten Material kann noch zusatz- 
liche Energie zugefuhrt werden, z. B. durch einen Licht- 
bogen, durch Glimmentladung oder durch Elektronen- 
strahlen. 

In den meisten Fallen entstehen bei der Erzeugung 
der UFPs relativ breite GroBenverteilungen, wie z. B. in 
US- A 46 19 691, Fig. 8, dargestellt. Deshalb ist eine wei- 
tere Selektion von Partikeln einheitlicher GroBe erfor- 
derlich, urn die jeweilige groBenabhangige Eigenschaft 
auszunutzen. Handelstibliche Gerate, z. B. der in DE- 
A-36 31 954 erwahnte "Elektrische Mobilitatsanalysa- 
tor", erlauben zwar eine Bestimmung der Partikelgro- 
Benverteilung bis zu etwa 5 nm hinab (mit hier schon 
stark abnehmendem Signal), benutzen aber in der Regel 
komplizierte mathematische Entfaltungsverfahren und 
erlauben eine schmalbandige GroBenseparation — 
wenn uberhaupt — nur mit einem Ausbeuteverlust von 
Partikeln dieser GroBe von mehreren Zehnerpotenzen. 
A u Ocrd em arbeiten solche Gerate fiir UFP-Suspensio- 
nen in einem Tragergasstrom in der Regel nur bei Driik- 
ken nahe Atmospharendruck. Das ist jedoch nicht kom- 
patibel mit Bedingungen, die bei der Lasererzeugung 
von UFPs aus festen Targets uber Targetverdampfung 
und anschlieBendem Weitertransport in einem Trager- 
gas sich als giinstig erwiesen haben. Hier gilt namlich als 
Tendenz, daB die mittleren PartikelgroBen umso kleiner 
werden, je niedriger der Gasurngebungsdruck einge- 
stellt ist, so daB fiir die gewiinschten sub- 10 nm-Partikel 
Gesamtdrucke im Bereich 20 bis 1 hPa am gunstigsten 
sind. 

Aus DE-G35 15 518 ist ein Verfahren zur groBense- 
lektionierenden Erfassung und chemischen Bestimmung 
von Submikronaerosolen bekannt, bei dem Submikron- 
Partikel in einem Kondensatorfeld entsprechend ihrer 
elektrischcn Mobilitat abgelenkt und auf Flachenseg- 
menten abgeschieden werden, wobei jedes Flachenseg- 
ment einem frei gewahlten PartikelgroBenimervall ent- 
spricht. 

Fur die Anwendung eines in einzelne isolierte Fla- 
chensegmente zerlegten Kondensators mit angelegtem 
dielektrischem Feld, der in Luft bei Atmospharendruck 
arbeitet, gelten analog die fur die handelsublichen Gera- 
te getroffenen Feststellungen. Wegen nicht eindeutig 
bestimmter Mehrfachladunge« der Partikel, unvollstan- 
diger Entiadung von IsolatorpaVtikeln, Neutralteilchen- 
untergrund und Partikelagglomeration weichen so ge- 
messene Verteilungen von den tatsachlichen Verteiiun- 
gen stark ab. Auch das aus DE-C-35 15 518 bekannte 
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Verfahren ist fur die Anwendung im Bereich 1 bis 10 nm 
UFP-Durchmesser und fur Driicke unterhalb 10 hPa 
nicht verwendbar. 

Demgegenuber liegt der Erfindung die Aufgabe zu- 
grunde, ein Verfahren zu schaffen, das es gestattet, ul- 
trafeine Partikel aus einer Gasphase in einer schmalban- 
digen GroBenverteilung zu selektieren, urn sie anschlie- 
Bend entweder abzuscheiden oder weiterzubeschichten 
und dann abzuscheiden, aber auch nur, um sie anschlie- 
Bend zu detektieren, und das so auch zur zuverlassigen 
Bestimmung der GroBenverteilung eingesetzt werden 
kann. 

Diese Aufgabe wird erfindungsgemaB dadurch gelost, 
daB die per Laserstrahl aus einem festen Target erzeug- 
ten UFPs mit einer Tragergasstromung in einen Bereich 
uberfuhrt werden, in dem eine im wesentiichen unipola- 
re Aufladung der Partikel erfolgt, mit anschliefiendem 
Weitertransport durch Austritt aus einer Blende in das 
Kondensatorfeld eines eiektrischen Selektors oder/und 
das Magnetfeid eines magnetischen Selektors, wobei 
dort die Parameter derart gewahlt werden, daB eine 
Bahnaufspaltung im interessierenden UFP-GroBenbe- 
reich erfolgt, durch die man auf einem Detektor oder 
Substrat eine sehr schrnalbandige PartikelgrdBenvertei- 
lung erhalt. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren arbeitet also mit 
Aufladung der UFPs und anschlieBender Selektion in 
einem eiektrischen und/oder magnetischen Feld. 

Zunachst wird damit erreicht (was spater noch naher 
begrundet wird), Ladungen gleichen Vorzeichens aufzu- 
bringen und wenn moglich auch nur eine ganz bestimm- 
le Anzahl von Ladungen, vorzugsweise eine Elcmentar- 
ladung oder maximal zwei, und zweitens wird es ermog- 
Hcht, die so aufgeladenen UFPs in einem eiektrischen 
und/oder magnetischen Feld so abzulenken, daB eine 
deutliche lokale feldabhangige Separation im interessie- 
renden GroBenbereich (z. B. 7 ± 1 nm) erreicht wird. 

Die unipolare Aufladung der UFPs erfolgt vorzugs- 
weise durch Ladungstransfer mittels eines radioaktiven 
Praparats, spezieli a-, p _ -und p + -$trahler, Liber einen 
Elektronen- oder lonenstrahl, uber die positive Raumla- 
dungszone (oder negative Raumiadungszone bei elek- 
tronegativen Gasen wie O2, SF&, WFe) einer normalen 
Gleicnstrom-Giimmentladung oder uber den Ladungs- 
transfer von in einem RF- oder Penmngvierpolkaftg ge- 
speicherten Ionen (Elektronen), wobei die UFP-bela- 
dene Stromung jeweils direkt durch den Bereich mit 
unipoiaren Ladungen hindurchtntt. 

Die Aufladung der Partikel erfolgt sinnvollerweise 
mit Ladungen gleichen Vorzeichens, da ansonsten bei 
der gegenseitigen Neutralisierung der Effekt einer zu- 
satziichen Koagulation der UFPs in der Gasphase auf- 
tritl, wodurch groBenabhangige physikaiische Eigen- 
schaften teilweise je nach Agglomeratgeometrie ka- 
schiert werden. Die Ladungsquellen sind entweder ra- 
dioaktive Strahler wie p + oder a-Strahler, Plasmen 
mit zusatzlicher Ladungsseparation oder em lonen- 
oder Elektronenstrahl aus einem Hochvakuumbereich 
uber eine differentiell gepumpte Strecke. Es ist dabei 
von Vorteii, wenn die radioaktive Strahlung oder die 
anders erzeugten lonen oder Elektronen rechi nieder- 
energetisch smd, so daB z. B. keine zusatzlichen Strah- 
lenschaden der UFPs auftreten. Eine radioaktive 
p "-Quelle, wie z. B. Co 60 mit 0,31 MeV p~-Energie oder 
Am 242 mit 0,63 MeV p- oder Kr 95 mit 0,76 MeV p~, 
wird bevorzugt zur direkten Abbremsung in den UFPs 
(in einem Tragergas) verwendet, bzw. die p~-Energie 
wird uber ionenpaarbildung in einem Absorber vor dem 



Auftreffen geeignet verringert. Auch die Gasionisation 
z, B. des Tragergases kann ausgenutzt werden, vor allem 

bei p + -Strahlern wie~Be und a-Strahlern wie 

5 

wobei als Tragergase vor allem elektropositive Gase, 
bevorzugt Edelgase, verwendet werden, wobei die 

10 leichten Edelgase, z. B. He, den besten Ladungstransfer 
auf die UFPs erlauben. in einer bevorzugten Ausfuh- 
rung wird der Ladungsaustausch mit in einem Quadru- 
pol-Penning oder RF-Kafig gespeicherten niederener- 
getischen Ionen z. B. He + oder Ne + hoher Anzahl 

15 durehgefuhrt, wobei das mit UFPs beladene Gas durch 
zwei zentrale Bohrungen durch hyperboloidformige 
Ringe hindurchtntt. Hierbei wird eine auf der Achse des 
zweischaligen Hyperboloids ( = Kafigkalotten) sitzende 
Elektronenquelle (Kathode mit Elektronenoptik) zur Io- 

20 nisation des (He)-Restgases benutzt. In diesem Bereich 
ist differentielles Pumpen auf Hochvakuum von Vorteii. 
In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform wird 
ein Glimmentladungsplasma zum Ladungstransfer auf 
die UFPs benutzt Hierbei wird eine Eigenschaft der 

25 normalen Gleichstromglimmentladung ausgenutzt, 
namlich daB sich — auf Grund der vie! geringeren Be- 
weglichkeit der Ionen im Vergleich zu den Elektronen 
— vor der Kathode eine positive Raumladung ausbildet 
(Kathodenfall). Durch diesen Bereich wird nun der 

30 UFP-Strom bevorzugt gelenkt bzw. wird anschliefiend 
aufgespalten, und nur der Anteil aus der Raumiadungs- 
zone wird in eine erfindungsgemaBe Selektionsvorrich- 
tung uberfuhrt. Bei einer normalen Gleichstrom- 
Glimmentladung z« B. in He in einer Kammer betragt 

35 die Entladungsspannung im Minimum der Paschen-Kur- 
ve (bei p.d — 3,3 hPa cm, wobei p - Druck in der 
Kammer, d - Elektrodenabstand) 150 V (Fe-Eiektro- 
den). Die Ausdehnung dieser Raumiadungszone vor der 
Kathode ist in der Regel nur einige mm, jedoch fallt 

40 auch fast die gesamte Feldstarke in diesem Bereich ab, 
so daB ein groBer Teil der positiv aufgeladenen kieinen 
Cluster und UFPs auch direkt auf der Kathode landet. 
Dies wird dadurch zu einem groBen Teil verhindert, daB 
die Kathode als Gitter ausgefuhrt ist und der UFP-Gas- 

45 strom zum Teil durch dieses Gitter hindurch zur Selek- 
tionsvorrichtung gefuhrt wird. 

Die so aufgeladenen Partikel treten dann durch eine 
enge Austrittsduse in das elektrische Feld eines eiektri- 
schen Selektors oder in das magnetische Feld eines ma- 

50 gnetischen Selektors ein. 

Das Feld des eiektrischen Selektors ist vorzugsweise 
ein homogenes elektrisches Feld zwischen zwei Kon- 
densatorplatten, die derart dimensioniert sind, daB bei 
geeigneter Kombination von elektrischer Feldstarke, 

55 Druck, Stromungsgeschwindigkeit und geomelrischen 
Abmessungen eine ausreichende raumliche Trennung 
von UFPs, z. B. in einem GroBenbereich von 4 nm < dp 
S 8 nm in einem Bereich von einigen cm erreicht wird. 
Das Magnetfeid des magnetischen 8elektors ist vor- 

60 zugsweise als homogenes Magnetfeid, z. B. zwischen 
den Polschuhen eines Elektromagnetea ausgepragt. 

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen der Erfindung 
sind dadurch gekennzeichnet, daB 

65 ~~ der Austriusbereich der selektierten UFPs 5 bis 

30% des geometrischen Ablenkbereichs des Selek- 
tors betragt und mindestens 50% auBerhalb der 
Achse der unabgelenkten Partikel liegt, 
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— fur die Selektoren vorzugsweise folgende Para- 
rnetersatze verwendet werden: 

Eiektrischer Selektor: U - 10 bis 300 V, Abstand 
der Flatten: D » 3 bis 10 cm, Lange des Kondensa- 
tors: L — 5 bis 20 cm, Gasdurchsatz: Q =■ 1 bis 20 
slm Vgas = 10 bis 1 OOm/sec, Gesamtdruck in der 
Selektorkammer: 1,0 bis 0,001 mbar. 
Magnetischer Selektor: B — 0,1 bis 1 T, vorzugs- 
weise 0,5 T, v 0 — 1 bis 1 00 m/sec, 

— der Druck in der Targetkammer bei der Parti- 
kel-Erzeugurig groBer als der Druck im Aufladebe- 
reich ist, der Druck im Aufladebereich groBer als 
der Druck im Selektor ist und der Druck im Selek- 
tor groBer als der Druck in einer nachgeschalteten 
Depositionskammer (z. B. mit CVD-Kodeoosition) 
ist, und daB die gesamte Gasstromung zu einer ein- 
zigen Pumpstufe bin erfolgt, 

— die Erzeugung der UFPs im Druckbereich 0,5 
bis 20 hPa, die Aufladung der UFPs im Druckbe- 
reich 0,5 bis 20 hPa und die Selektion im Druckbe- 
reich 0,001 bis 10 hPa, vorzugsweise bei 0,01 bis 0,1 
hPa, erfolgt, 

— durch sukzessive Variation des elektrischen Fel- 
des (= der Feldstarke) im elektrischen Selektor 
oder des Magnetfeldes des magnetisehen Selektors 
und jeweils anschlieBende Detektion die gesamte 
GroBenverteilung eines unter gleichen Bedingun- 
gen erzeugten Partikelensembles bestimmt wird, 

— nach der Aufladungszone eine hintereinander- 
geschaltete Selektion mit einem niagnetischen und 
einem elektrischen Selektor erfolgt. 

Es gibt somit folgende prinzipielle Unterschiede bzw. 
Vorteiie der Erfindung gegenuber dem Stand der Tech- 
nik: 

a) Zunachst hat das elektrische Kondensatorfeld 
gemaB der Erfindung entweder eine nachgeordne- 
te Driftstrecke, die wesentlich fur eine raumliche 
Aufweitung der Trajektorien und bessere Auflo- 
sung ist, oder eine seitliche Strdmungsauskopplung. 

b) Die Mehrdeutigkeit der Elementarladungszahl 
wird gemaB der Erfindung tendenziel! reduziert 
bzw. verrmeden durch Erfassen eines geometrisch 
ausgedehnten Partikel-Tfajektorienbereichs auch 
mit Mehrfachladungen, der jedoch nur einem be- 
schrankten UFP- Durchmesser-Bereich d p ent- 
spricht; eine sehr vorteilhafte Eigenschaft der Er- 
findung und der dabei gewahlten Parameter. Die 
Etnfiihrung einer E-feldfreien Driftstrecke im Stre- 
ga 

mungsfeid erlaubt es sogar, trotz gieichem — von 
z. B. 

e 0 2 e 0 3 e 0 
rrio ' 2 mo ' 3 nio 

etc. und der damit gleichen Ablenkung im E-Feld 
durch unterschiedliche "Abbremsung" auf die Stro- 
mungsgeschwindigkeit mit einer Zeitkonstanten 

— dp eine weitere raumliche Separation gemaB dp 
zu erzielen. 

c) Mit einem magnetischen Selektor, der in der er- 
findungsgemaflen Ausfuhrung bisiang nicht be- 
kannt ist. werden ebenfalls die unter b) genannten 
Vorteiie ausgenutzt. Hierbei kann auch ein Perma- 
nentmagnetfeld zwischen zwei geeignet dimensio- 
nierten Polschuhen benutzt werden. 



d) Zur Erzeugung annahernd konstanter Stro- 
mungsgeschwindigkeitsprofile zwischen den Kon- 
densatorplatten bzw. den Polschuhen kann eine 
Anordnung von parallelen, eng nebeneinanderlie- 

5 genden Einstromrohren mit jeweils gleicher kon- 
stanter mittlerer Geschwindigkeit benutzt werden, 
die eine bessere UFP-Bahnvorhersage erlaubt. 

e) Die bisher bekannten Anordnungen zur Parti- 
kelselektion sind nicht zusammen mit der UFP- 

io Hersteliung mit Laserablation — d. h. Partikel be- 
vorzugt im Bereich 1 bis 10 nm und damit im Tar- 
getkammerdruck-Bereich pj kleiner als 10 hPa — 
verwendbar. Die Drucke im Selektorbereich miis- 
sen kleiner als oder gleich pr sein, falls man nicht 

15 einen die Ergebnisse verfalschenden Kompressor 
dazwischensetzt. 

f) Eine Verwendung der per Laserablation herge- 
stellten UFPs mit nachgeschalteter Selektion zur 
anschlieBenden CVO-Beschichtung bzw. Abschei- 

20 dung mit CVD wird durch das erfindungsgemaBe 
Verfahren ermoglicht 

Ausfuhrungsbeisptele der Erfindung sind in einer 
Zeichnung dargestellt und werden im folgenden naher 
25 beschrieben. In der Zeichnung zeigen 

Fig. 1 eine Anordnung zur UFP-Erzeugung, -Aufla- 
dung und -Selektion in schematischer Darstellung, 
Fig, 2 einen elektrischen Selektor mit Driftstrecke, 
Fig. 3 einen elektrischen Selektor ohne Driftstrecke, 
30 Fig. 4 einen elektrischen Selektor ohne Driftstrecke 
und mit einer seitlichen Strom ungsauskopplung, 

Fig. 5 eine schematische Darstellung einfach geladen- 
er UFPs in einem Magnetfeld. 

Eine schematische Anordnung zur UFP-Erzeugung, 
35 -Aufladung und -Selektion ist in Fig. 1 dargestellt. Zu- 
nachst trifft in einer Targetkammer 1 ein Laserstrahl 2 
ausreichend hoher Leistungsdichte (senkrecht zur Zei- 
chenebene) auf ein relativ dazu bewegtes festes Target 
3, aus dem UFPs 4 erzeugt werden. Die Mogiichkeiten 
40 der Relativbewegung des Targets sind durch Pfeile un- 
terhalb der Targets 3 angedeutet. Die UFPs werden 
durch ein Tragergas 5 durch eine Verengung 6 in den 
Bereich des Kathodenfalis einer normalen DC-Glimm- 
entladung 7, 8 zwischen einer Kathode 9 und einer An- 
45 ode 10 transportiert und bevorzugt positiv aufgeladem 
Dies konnte optionell noch durch zusatzliche Aufbrin- 
gung eines a-Strahlers auf die Kathode unterstutzt wer- 
den. 

Die aufgeSadenen UFPs 1 1 werden mit der Stromung 

so uber eine Verengung (Duse) 12 in ein Kondensatorfeld 
13 zwischen zwei Piatten 13a und 13b in eine elektrische 
Selektorkammer 14 eingeleitet. Die positiv geladenen 
UFPs werden dabei groBenabhangig unterschiedlich 
stark abgeienkt, wobei bei erfindungsgemaBer Dirnen- 

55 sionierung einer Driftstrecke 15 Partikel im GroBenbe- 
reich 100 bis 1000 nm praktisch unabgelenkt durchstro- 
men und abgesaugt werden (Pfeil 16), wahrend UFPs im 
Bereich von z. B. 10 nm stark abgeienkt werden und auf 
geeignet positionierte Substrate 17, 18, 19 auftreffen 

60 oder in eine Detektoroffnung 20 z. B. zu einem Elektro- 
meter-Detektor eintreten. Weitere Absaugungen sind 
durch Pfeile 2t angedeutet und dienen zur Einstellung 
einer geeigneten Stromungsverteilung, werden aber in 
der Regel wieder vor der Absaugpumpe zusammenge- 

65 fuhrt. Auch bei der Gaseinstromung in den Selektor tritt 
nicht nur bei 12 mit UFPs beladenes Tragergas ein, 
sondern zur besseren Annaherung eines in etwa kon- 
stanten Stromungsprofils uber eine Vieldiisenanord- 
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nung 12a mit jeweils konstantem Gasdurchsatz auch 
UFP-freies Tragergas. Oberraschend ist bei der erfin- 
dungsgemaBen Dimensionierung, daG auch mehrfach 
geladene UFPs dicser GroBe im selben (einige cm aus- 
gedehnten) Bereich auftreffen, so daB sich trotz ein- bis 5 
mehrfacher Ladung doch eine gute (prozemuale) Gro* 
Benseiektion bezogen auf den UFP-Durchmesser errei- 
chen laBt. 

Zur starken Ablenkung von sehr kleinen Partikeln 
wie UFPs im (GroBen-)Bereich 10 nm geniigen bereits io 
sehr kleine Feidstarken wie z. B. 1 0 V bei einem Abstand 
der Kondensatorpiatten von 5 cm. Urn eine komplette 
Partikel-GroBenverteilung aufzunehmen, geniigt es je- 
doch, in der vorhandenen Anordnung die elektrische 
Feldstarke sukzessive zu erhdhen, z. B. bis zu 300 15 
V/(5 cm), d. h. bei Anlegen einer Spannung bis 300 V 
z. B. Pur einen Plattenabstand von 5 cm, sinnvollerweise 
jedoch nur bis zu Spannungen, bei denen noch keine 
Glimmentladung gezundet wird. 

Die Ablenkung von UFPs in konstanten elektrischen 20 
(Kondensator)Feldern wird in den Fig. 2 bis 4 fur spe- 
zielie Parametersatze dargestellt. Der zu wahiende Pa- 
rameterbereich fur den elektrischen UFP-Selektor ist 
vorzugsweise folgender: angelegte Spannung: U — 5 
bis 200 V, Plattenabstand: d = 3 bis 10 cm, Plattenlange: 25 
L - 5 bis 20 cm, v gas = 1000 bis 5000 cm/sec. Damit 
verbunden sind aber auch Tragergasflusse im Bereich 
von 5 bis 20 sim und Drticke in der Anordnung von etwa 
10 hPa oder niednger, wobei es erfindungsgemaB uber 
geeignet gewahlte Stromungswiderstande giinstig ist, 30 
im Bereich der Targetkammer und der DC-Glimmemla- 
dung Driicke von etwa 100 bis 1 hPa einzustellen, die 
dann im Bereich des Selektors auf \ bis 0,01 hPa oder 
niedriger abgesenkt werden. 

Abb- 2 zeigt einen elektrischen Seiektor mit Drift- 35 
strecke 15. Die dem konstanten elektrischen Ablenkfeid 
nachgeschaitete Driftstrecke mit Gasstromung erSaubt 
es, UFPs trotz gieichem e/m -Verhaltnis von e 0 /m 0 , 2e 0 / 
2m 0 etc. gemaG ihrem unterschiedlichen Durchmesser 
noch raumiich zu trennen. Hierbei wird ausgenutzt, daB 40 
die Abbremsung zum Tragergas-Stromungsfeld im 
E-feidfreien Bereich mit unterschiedlichen Zeitkonstan- 
ten th ~ dp-erfolgt. Dabei ist berucksichtigt, daB im frag- 
hchen dp und Druckbereich die Gaszahigkeit y ersetzt 
werden muB durch y/C und der Cunmngham-Schlupf- 45 
Faktor C unter den obigen Bedingungen im "Moiekur- 
Stromungsbereich" der Partikeibewegung gegeben ist 
durch C « 3,33 X/dp (X = mittlere freie Weglange der 
Gasmolekule). 

Die zur Abb. 2 gehorenden Parameter sind: p = 50 
0,01 mbar, E = 20 V/5 cm, D = 5 cm, L = 7 cm, v gas = 
70 m/sec, Ar-Tragergas. 

Die in Fig. 2 eingezetchneten Trajektorien gelten fur 
Y2O3-UFPS mit Durchmessem dp = 5, 63, 10, 20 und 
100 nm und einer bzw. zwei Elementarladungen e 0 - Die 55 
nach Durch laufen der Driftstrecke raumiich getrennten 
Partikelbahnen fur (5 nm, e G )- und (6,3 nm, 2e 0 )~UFPs 
veranschaulichen die Wirkung von unterschiediichem C 
bzw. H trotz gieichem e/m- Verhaltnis. Die Gasstro- 
mung verlauft in etwa in parallelen Bahnen 21a. 

Abb. 3 zeigt einen elektrischen Seiektor ohne Drift- 
strecke mit zusatzlicher seitlicher Stromungsauskopp- 
lung 23a, 23b, wodurch ein Weitertransport der durch 
die £>ffnungen 20a, 20b selektierten Partikel zu einer 
Nachweis- oder Depositionsanordnung bewirkt werden 65 
kann. Die zu Fig. 2b gehorenden Parameter sind: p = 
0,1 mbar, v gas - 20 m/sec, E = 20 V/5 cm, D = 5 cm, L 
= 15 cm, Y2O3 — VSPs, Ar-Tragergas. 
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Fig. 4 zeigt emen elektrischen Seiektor ohne Drift- 
strecke mit einer seitSichen Stromungsauskopplung 24 
und den Parametern p = 1 mbar, E = 200 V/5 cm, L = 
10 cm, D = 5cm, v g as * 20 m/sec (v gas - 10- 30 m/sec) 
und Ar-Tragergas. Die Partikel wurden in diesem Fall 
negativ aufgeladen (dp, — e 0 ) und das elektrische Feld 
13 ist deshalb umgepolt gegenuber den Fig. 2 und 3. 

Bei diesem Seiektor ist auch exemplarisch der EinfluB 
eines angenahert Hagen- Poissenille'schen Stromungs- 
profils berucksichtigt. Im Gegensatz dazu werden die 
bei Fig. 2 und Fig. 3 in etwa konstanten Einstromprofile 
durch einen Satz von parallelen, anemander anschlie- 
Benden Einstromrohren (eventuell mit Rechteckquer- 
schnitt) mit jeweils konstanter mittierer Geschwindig- 
keit eingestellt Bei Fig. 4 strornt zusatziich zu mit UFPs 
beladenem Tragergas 12 auch unbeladenes Ar-Trager- 
gas 12b zwischen die Flatten 13a und 13b ein. Das hier 
berucksichtigte Geschwindigkeiisprofii beeinfluBt zwar 
die Bahnkurven etwas, andert jedoch nichts am Wir- 
kungsprinzip des Selektors. 

Statt des elektrischen Selektors kann auch ein magne- 
tischer Seiektor benutzt werden, wie er schematisch mit 
berechneten UFP-Bahnen in Fig. 5 dargestellt ist. Dar- 
gestellt sind hier die durch Reibung modifizierten "Zy- 
klotronbahnen" fur em Magnetfeld von 0,5 Tesla und 
eine Eintrittsgeschwindtgkeit v c = 20 m/sec. Der homo- 
gene Magnetfeldbereich von hier z. B. 16 cm Durchmes- 
ser wird erzeugt zwischen den Polschuhen von z. B. 
4 cm Abstand eines Elektromagneten. Das Magnetfeld 
ist senkrecht zur Zeichenebene gerichtet. Der gesamte 
Magnetfeldbereich wird von Tragergasstromung 25 mit 
annahernd konstanter Geschwindigkeit durchstromt, 
wobei die dazugehorigen Einstromdiisen in Fig. 5 nicht 
dargestellt sind. Der Druck in der Selektorkammer fur 
die hier gezeigten Partikelbahnen betragt 0,01 hPa. Eine 
uberraschende Eigenschaft des gewahlten Parameter- 
satzes ist wiederum, daB trotz ein- bis mehrfacher La- 
dun gen hier im interessierenden GroBenbereich t bis 
7 nm die geiadenen UFPs mit gleicher GroBe in raum- 
iich gut getrennte Bereiche abgelenkt werden. Dadurch 
wird durch Ausblenden eines z. B. 3 cm ausgedehnten 
Bereichs 19 auf dem gestrichek gezeichneten Polschuh- 
umfang 26 — z. B. zentriert urn die mit (5 nm, e c ) ge- 
kennzeichnete UFP-Bahn — bereits eine sehr gute Gro- 
Benselektion erzielt Vorteilhaft ist dabei auch, daB die 
Wahrscheinlichkeit fur Mehrfachladungen im Vergleich 
zu Einfachiadungen in diesem GroBenbereich bereits 
stark abnimmt. Eine weitere Steigerung der Auflosung 
kann zusatziich durch Hintereinanderschaltung von ma- 
gnetischem und elektrischem Seiektor erzielt werden. 

Der ausgeblendete Bereich 19 wird auch bei dem ma- 
gnetischen Seiektor auf ein Substrat als Auffanger ge- 
lenkt, wobei zur Kontrolle noch TEM-Netze fur spatere 
TEM-Untersuchungen (TEM = Transmissions-Elektro- 
nen-Mikroskop) der UFP-GroBen aufgebracht sein 
konnen, oder der selektierte Partikelstrom wird z. B. mit 
einem Elektrometer gemessen. 

Auch hier kann durch Erhohen oder Erniedrigen des 
Magnetfelds z. B. im Bereich von 0,01 bis 2 Tesla die 
gesamte TeilchengroBenverteiiung durch Ablenkung in 
den obigen Detektorbereich bestimmt werden. Die An- 
ordnung kann auch symmetrisch zur Stromungsachse 
bei zentraler Einstromung zum Nachweis negativ gela- 
dener Partikel und ihrer GroBenverteilung verwendet 
werden. Es ist vorteilhaft, zur Verringerung des Einflu- 
Bes des laminaren Stromungsprofils des Tragergases 
auf die UFP-Ablenkung zusatzliches nicht UPP-bela- 
denes Inertgas in die Selektoranordnungen einzufiihren, 
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wie auch schon in Fig. 1 gezeigt. 

Ebenfalls von Vorteil ist das Betreiben der Seiekto- 
ranordnungen bei Drticken 1 hPa, vorzugsweise 0,01 
hPa. 

Die Bedeutung dieser erfindungsgemaBen Bedingung 
wird deutlich bei Berucksichtigung des z. B. aus Journal 
of the Air Pollution Control Association, Bd. 30, Nr. 4, 
Aprilil 1980, S. 377 bis 381 bekannten Cunningham-Fak- 
tors C: Bezeichnet man die mittlere freie Weglange der 
Gasmolekule mit X und den Partikeldurchmesser mit d p , 
so gilt im "FCnudsen-Bereich der Partikeibewegung" 



C - 3,69 ]f^~ fur 0,15 < < 2,6 (1) 



dp 



und im "Molekular-Stromungsbereich" der Partikelbe- 
wegung 

C =- ,33-— fur-~^> 2,6 (2) 
dp dp ' 

Fiir zahe laminare Stromung und groBe Partikel gilt 
ubrigens C — 1. 

Die in erster Naherung druckunabhangige Gaszahig- 
keit rj muB fur d < 100 nm und p < 10 hPa durch rj/C 
ersetzt werden rnuB. Der EinfluB der Gasviskositat fiir 
ultrafeine Partikel wird in diesem Druckbereich stark 
reduziert Gunstig ist also p < I hPa, 

In der Partikelbewegungsgleichung 

mv j_ — 3 jit] dp • v j. = eE ± (3) 

in der m die Partikelmasse und v die Partikelgeschwin- 
digkeit parallel zum elektrischen Feld El und senk- 

recht zur Gasstromung bedeuten, mufi rj durch ~~ er- 
setzt werden. 

Durch geeignete Dimensionierung der GroBen, 
Druck P, Gasgeschwindigkeit v gas und Feldstarke im 
Selektor wird erfindungsgemaB eine gute raumliche 
Trennung auch fur kleine Partikeldurchmesser dp (dp 
< 1 0 nm) mit hoher Ausbeute bewirkt. Die Partikel kon- 
nen gezselt an gewunschte Stellen gebracht werden. 

Als Skalierungsregel gilt, daB bei einer Verringerung 

des Drucks urn -~~ auch die Feldstarke urn ca.-^- verrin- 

gert oder die Stromungsgeschwindigkeit urn \/K erhdht 
werden kann, so daB die Ablenkungen fur vorgegebenes 
dp im gieichen GroBenordnungsbereich liegen. 

Zur Bestimmung der Bahnkurven y (t), mit y II v und t 
— Flugzeit nach Eintritt in das Feld erhalt man als L6- 
sung von (3): 

y - ZpE± t - t H (i~e- l/TW ) ■ ZpE x (4) 
wobei 



dp und th = 



mC 
3n 



ridp (6) 



10 



Fiir die Skalierung von Selektoranordnungen bzgl. dp 
gelten dann die Beziehungen 

g dp p 



und 



th - 2.98 - 10 



-5 dp 
lOnm 



sec 



Imbar 



(8) 



hier speziell mit den Zahlenkonstanten fur den Fail 
Y 2 0 3 -Partikel und Ar-Tragergas. 

Fur den magnetischen Selektor lauten die Bewe- 
15 gungsgleichungen in kartesischen KLoordinaten, wobei 
das Magnetfeld B 1 zur x-y-Ebene stent: 

v_l + - 37tT ffi- . v.i » ~5»vii ■ B (9a) 
mC m 



20 



m 



25 Dieses gekoppelte System (9a), (9b) kann in der Nahe- 
rung Vgas ~ vjj geiost weden wie (3), wobei dort e Ei 
durch _c v g asB (10) zu ersetzen ist. Als Losung von (9a) 
erhalt man 

30 y- - Zp v,i Bt 4- Zp v ± Bth ( 1 - e" 7^ H ) (11) 

Unter der Ersetzung eEi — ev j gas B gelten dann die 
obigen Skalierungsuberiegungen sowie (7) und (8) ganz 
analog. 



35 



40 



45 



50 



55 



eC 

Zpi== ^r dpT1 (5) 

die elektrische Bewegiichkeit des Partikels mit Dureh- 



60 



65 



die Zeitkonstante fiir die Abremsung des Partikels auf 
die Tragergasbewegung im feldfreien Fall ist. 



Patentanspriiche 

1. Verfahren zur schmalbandigen GroBenseiektion 
ultrafeiner Partikel, die per Laserstrahl aus einem 
festen Target erzeugt werden, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die ultrafeinen Partikel mit einer Tra- 
gergasstromung in einen Bereich uberfuhrt wer- 
den, in dem eine im wesentlichen unipolare Aufla- 
dung der Partikel erfolgt, mit anschlieBendem Wei- 
tertransport durch Austritt aus einer Blende in das 
Kondensatorfeld eines elektrischen Selektors oder/ 
und das Magnetfeld eines magnetischen Selektors, 
wobei dort die Parameter derart gewahlt werden, 
daB eine Bahnaufspaltung im mteressierenden Par- 
tikel -GroBenbereich erfolgt, durch die man auf ei- 
nem Detektor oder Substrat eine sehr schmalban- 
dige PartikelgroBenverteilung erhalt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die unipolare Aufladung der UFPs 
durch Ladungstransfer mittels eines radioakiiven 
Praparats, speziell a, p~ unci p + -Strahler, uber ei- 
nen Elektronen- oder lonenstrahl, uber die positive 
Raumladungszone (oder negative Raumladungszo- 
ne bei elektronegativen Gasen wie O2, SFe, WF&) 
einer normalen Gleichstrom-Glimmentladung oder 
uber den Ladungstransfer von in einem RF- oder 
Penningvierpolkahg gespeicherten lonen (Elektro- 
nen) erfolgt, wobei die UFP-beladene Stromung 
jeweils direkt durch den Bereich mit unipoiaren 
Ladungen hindurchtritt. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB das Feld des elektrischen Selek- 
tors als homogenes elektrisches Feld zwischenzwei 
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Kondensatorplatten, die derart dimensioniert sind, 
daB ihr Abstand und ihre Lange in derselben Gro- 
Benordnung wie die einzustellende UFP-Ablen- 
kung nach Durchstromung der Anordnung liegen, 
und das Magnetfeld des magnetischen Selektors als 5 
homogenes Magnetfeld, z. EL zwischen den Pol- 
schuhen eines Elektromagneten, ausgepragt ist 

4. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, 
dadurch gekennzeichnet, daB die UFP-beiadene 
Tragergasstromung durch eine aus Isolatormateri- 10 
al bestehende Einstromduse geeigneten Quer- 
schnitts in den Selektor seitlich versetzt, d. h. nicht- 
zentral einstromt, vorteiihaft im Fall unipoiarer 
Aufladung, wodurch ein groBerer geometrischer 
Abienkbereich mit Einwirkung des jeweiligen Fel- 15 
des zur Verfugung stent 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, daB zusatzlich zum UFP- 
beladenen Tragergas UFP-freies Tragergas in zur 
UFP-Einstromdusen benachbarten Dusen parallel 20 
mit einstromt und die mittleren Strdmungsge- 
schwindigkeiten dort jeweils gleich eingestellt wer- 
den, so daB man am Austritt in den Selektor ein 
Profil mit im wesentiichen konstanter Geschwin- 
digkeit bekommt. 25 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, daB auf der Ausstromset- 
te auch mehrere Offnungen vorgesehen sind, wo- 
durch das Tragergas in der Regel zu derselben 
Pumpe abgepumpt wird, wobei der seiektierte Be- 30 
reich jedoch vorteiihaft zu einer weiteren Pumpe 
abgesaugt wird, vor der ein Detektor- oder Deposi- 
tionsbereich wie z. B. eine CVD-Kammer, angeord- 
net ist 

7. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 6, 35 
dadurch gekennzeichnet, daB der Austrittsbereich 
der selektierten UFPs 5 bis 30% des geornetrischen 
Abienkbereichs des Selektors betragt und minde- 
stens 50°/o.au6erhaIb der Achse der unabgelenkten 
Partikel liegt 40 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet daB nach dem elektri- 
schen bzw, magnetischen Selektorfeld eine Drift- 
strecke mit im wesentiichen paralleler Tragergas- 
stromung und annahernd konstanter Stromungsge- 45 
schwindigkeit im seiekiierten UFP-Ablenkbereich 
nachgeschaltet wird, deren Lange groBer/ungefahr 
gleich der Lange des durchstromten Feldbereichs 
ist wobei die Detektion bzw. Oberftihrung der se- 
lektierten UFPs zu einer Detektor- oder Deposi- 50 
tionskammer erst nach dieser Driftstrecke erfolgt 

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, daB die durch eine enge 
Blende nach dem Feldbereich selektierten UFPs 

mit gleichem — Verhaltnis wahrend und nach der 
m 

Driftstrecke eine unterschiediiche Bahnkurvenauf- 
spaltung gemaB ihrem Durchmesser dp erfahren 
und diese Aufspakung zu einer zusatzlichen dp-Se- 
iektion durch eine verschiebbare Schlitzanordnung 60 
vor dem Detektor eingesetzt wird. 

10. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 9, 
dadurch gekennzeichnet daB im elektrischen Se- 
lektor zusatzlich seitliche Abpurnpoffnungen in den 
Kondensatorplatten zum Weitertransport von 65 
UFPs im vorselektierten PartikelgroBem bzw. e/m- 
Bereich vorgesehen sind, so daB die Selektion be- 
reits vor der kompietten Durchstromung des Se- 
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lektorfcldes erfolgt 

11. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 10, 
dadurch gekennzeichnet, daB das elektrische Feld 
ein raumiich inhornogenes Feld und auch das ma- 
gnetische Feld des magnetischen Selektors ein 
raumiich inhornogenes Feld ist, wobei die iiber den 
eingesetzten Selektorbereich gernittelten Werte in 
denselben GroBenbereichen wie die in Anspriichen 
5 und 6 genannten Feldstarken liegen. 

12. Verfahren nach einem der Anspruche t bis 11 
dadurch gekennzeichnet, daB fur den elektrischen 
Selektor folgender Parametersatz verwendet wird: 
U - 10 bis 300 V, D = Abstand der Flatten - 3 bis 
10 cm, v gas « 10 bis 100 m/sec, L = 5 bis 25 cm, Q 
= Gasdurchsatz - 5 bis 20 slm. Gesamtdruck in 
der Selektorkammer 1,0 bis 0,001 mbar. 

13. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 12, 
dadurch gekennzeichnet, daB fur den magnetischen 
Selektor folgender Parametersatz verwendet wird: 
B = 0,1 bis 2 T, vorzugsweise 0,5 Tesla, v gas « 10 
bis 100 m/sec, Abstand der Polschuhe einige cm, 
Durchmesser der Polschuhe 6 bis 30 cm, Gesamt- 
druck im magnetischen Selektor 1,0 bis 0,001 mbar. 

14. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 13, 
dadurch gekennzeichnet, daB geeignete Kombina- 
tionen der Selektorparameter derart ausgewahit 
werden, daB die Bahnkurvenaufspaltung fur UFPs 
im GroBenbereich dp von 1 run <dp < 10 nm mehr 
als 3 cm betragt. 

15. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 14, 
dadurch gekennzeichnet, daB der Druck in derTar- 
getkamrner bei der Partikel-Erzeugung groBer ais 
der Druck im Aufladebereich ist, der Druck im Auf- 
ladebereich groBer als der Druck im Selektor ist 
und der Druck im Selektor groBer als der Druck in 
einer nachgeschalteten Depositionskammer (z. B. 
mit CVD-Kodeposition) ist, und daB die gesamte 
Gasstromung zu einer (einzigen) Pumpstufe hin er- 
folgt 

16. Verfahren nach Anspruch 15, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Erzeugung der UFPs im Druckbe- 
reich p von 0,5 bis 1000 hPa, vorzugsweise p lOhPa, 
die Aufladung der UFPs im Druckbereich 0,5 bis 50 
hPa und die Selektion im Druckbereich 0,001 bis 10 
hPa, vorzugsweise bei 0,01 bis 1 hPa, erfolgt 

17. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, daB durch sukzessive Va- 
riation des elektrischen Feldes ( = der Feldstarke) 
im elektrischen Selektor oder des Magnetfeldes des 
magnetischen Selektors und jeweils anschlieBende 
Detektion die gesamte GroBenverteilung eines un- 
ter gleichen Bedingungen erzeugten Partikelen- 
sembles bestimmt wird. 

18. Verfahren nach einem der Anspruche i bis lb, 
dadurch gekennzeichnet, daB nach der Aufladungs- 
zone eine hintereinandergeschaitcte Selektion mit 
einem magnetischen und einem elektrischen Selek- 
tor erfolgt. 
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